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Werkwijze en inrichting voor het omzetten van CO aan een zijde van een 
membraan onder de toevoeging van water tot CO2 en H2O. Daarbij treedt H2 door het 
membraan. Aan de andere zijde van het membraan wordt H2 geccmbineerd met 
zuurstof en verbrandt. Deze zuurstof kan als lucht toegevoerd worden eii afkomstig zijn 
uit een brandstofcel of daaraan toegevoerd worden. CO en H2 zdjn afkomstig van een 
brandstofcel. 
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Shift membraanbrander-brandstofcel combinatie. 
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Beschrijving 

De onderhavige uitvinding heeft betrekking op een werkwijze voor het omzetten 
van CO aan een zijde van een membraan in de aanwezigheid van water, tot CO2 en 
H2O aan die ene zijde van dat membraan, waarbij H2 door dat membraan naar de 
andere zijde van dat membraan treedt, en aan die andere zijde die waterstof met 
zuurstof verbrand wordt Deze reactie is bekend als watergasshiflreactie. 

Het is het doel van de onderhavige uitvinding de watergas shift reactie op andere 
gebieden toe te passen en ia een verhoudingsgewijs geconcentreerde stroom 
kooldioxide gas te voorden. 

Dit doel wordt bij een hierboven beschreven werkwijze verwezenKjkt doordat de 
voeding van de ene zijde van het membraan anode afgas van die brandstofcel omvat. 
Het effect van de uitvinding kan verder verbeterd worden indien de zuurstof waaimee 
de waterstof verbrandt kathode gas van die braiidstofcel omvat. 

Daarbij kan de zuurstbf respectieveUjk lucht zowel uit de shift membraanbrander 
naar de brandstofcel toegevoerd worden respectieveUjk uit de brandstofcel afkomstig 
zijn en aan de shifimembraanbrander toegevoerd worden. 

Volgens de uitvinding wordt deze werkwijze toegepast op de afgassen van een 
brandstofcel en meer in het bijzonder een SoUd Oxide Fuel Cell (SOFC). Een 
belangrijk kenmerk van een SOFC brandstofcel is dat verbranding van de 
koolstofhoudende brandstof plaats vindt zonder dat vermenging van de brandstof met 
stikstof uit de, voor de verbranding benodigde lucht, het gevolg is. Het anode-afgas 
bestaande uit onder andere CO en Hj wordt bij de toevoeging van water, aan de ene 
kamer toegevoerd en in de andere kamer vindt met het kathode-afgas dat uit lucht met 
een aldan niet iets verlaagd zuurstof ercentage of ander gas met zuurstof zal bestaan, 
verbranding van waterstof plaats. 

Vanzelfsprekend zuUen in de betreffende kamers grenzend aan het membraan of 
zal het membraan zelf voorzien zijn van eventueel noodzakeUjke katalysatoren. Een en 
ander hangt samen met de bedrijfstemperatuur en bedrijfsdruk waaimee de inrichting 
bedreven wordt. Temperaturen van 150 tot 1400»C en drukken tot enkele tientallen 
atmosfeer zijn mogelijk. 
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Dergelijke temperaturen kunnen vericregen worden door de verhoudihgsgewijs 
hete uitlaatgassen uit de shiftmembraanbrander in warmtewisseling te laten treden met 
de ingaande gassen van de shiftmembraanbrander of van de brandstofcel. Eventueel 
kan afeonderlijke opwarming van de gassen plaatsvinden, De verhoudingsgewijs hoge 
5 drukken kuimen verkregen worden door met behulp van de energie aanwezig in de 
uitlaatgassen van de shiftmembraanbrander een turbine aan te drijven die anderzijds 
met een compressor gekoppeld is. Van een dergelijke opstelling ajn allerlei varianten 
mogelijk, afhankelijk van de aan het zo verkregra stelsel gestelde eisen. Zo is het 
mogelijk verscheidene shiflmembraanbranders achter elkaar te gebmiken, steeds al dan 

10 niet gecombineerd met een SOFC waarbij een gemeenschappelijke (gas)turbine 
toegepast wordt. Met een dergelijke turbine kan elektriciteit opgewekt worden. 

Hoewel hierboven de uitvinding aan de hand van een SOFC beschreven is, zal 
begrepen worden dat elke andere brandstofcel met een shiftmembraanbrander 
gecombineerd kan worden. Dergelijke brandstofcellen zuUen vanzelfeprekend 

15 elektriciteit opwekken. De uitlaatgassen aflkomstig van de shiftmembraanbrander 

kunneri alvorens deze opgeslagen worden en/of afgevoerd worden, eveneens niet alleen 
gebruikt worden voor het samenpersen en/of ^opwamien van de binnentredende gassen 
maar ook voor het daarmee opwekken van energie zoals elektriciteit of het voorzien in 
v^warmingsbehoeften. 

20 Met de hierboven beschreven werkwijze is het mogelijk bij verbranding van 

fossiele brandstoffen tot uitlaatgassen te komen die enerzijds hoofdzakelijk uit water en 
lucht bestaan en anderzijds uit een gas waarin koolstof in hoofdzaak als kooldioxide 
aanwezig is. Dit kooldioxide kan bijvooibeeld geinjecteerd worden in ondergrondse 
uitgq)utte aardgasvelden. 

25 De uitvinding heeft eveneens betrekking op een stelsel omvattende een SOFC 

brandstofcel alsmede een inrichting voor het omzetten van CO en H2, omvattende een 
waterstofyermeabel membraan aan weerszijden begrensd door respectievelijk een 
eerste en een tweede kamer, waarbij die 'eerste kamer van toevoermiddelen voor CO en 
H2 is voorzien en van afv^oermiddelen voor CO2 en H2O is voorzien en die tweede 

30 kamer uitgevoerd is als verbrandingskamer en voorzien is van zuurstoftoevoemiiddelen 
en waterafvoermiddelen, waarbij de anode-uitlaat van die SOFC eel met die eerste 
kamer verbonden is en de kathode-uitlaat met die tweede kamer. 



De uitvinding zal hieronder nader aan de hand van in de tekening zeer 
schematisch afgebeelde uitvoeringsvormen nader verduidelijkt worden. Daarbij tonen: 

fig. 1 een elementaire uitvoeringsvonn van een combinatie van een SOFC en een 
shiftmembraanbrander; 

fig. 2 een tweede uitvoeringsvonn; 

fig. 3 een derde uitvoeringsvonn; 

fig. 4 een vierde uitvoeringsvonn; 

fig. 5 een vijfde uitvoeringsvonn; en 

fig. 6 een verdere variant van de uitvinding toont. 

In fig. 1 is met 1 een elementaire uitvoeringsvorm van het stelsel volgens de 
onderhavige uitvinding afgebeeld. Dit bestaat uit een met 2 aangegeven SOFC en een 
met 3 aangegeven shiftmembraanbrander. De SOFC heeft een anodezdjde 4 en een 
katiiodezijde 5 gescheiden door een niet nader aangeduid membraan. Aan de 
anodezijde wordt een brandstof, zoals aardgas toegevoerd, aan de kathodezijde 
zuurstof, bijvoorkeur als lucht toegevoerd. De (koolstoflioudende) brandstof wordt 
gedeeltelijk verbruikt aan de anodezijde terwijl zuurstof in overmaat aanwezig is. De 
toegepaste brandstof kan gemengd zijn met water(damp) of met gerecycled anode afgas 
of afgas van de shift membraanbrander, en eventueel voorbij het biimentreden in de 
brandstofcel door een reformer geleid worden. 

De anode-afgassen worden toegevoerd aan de kamer 6 van de 
shiftmembraanbrander. Deze afgassen bestaan voomameKjk tut koohnonoxide, 
waterstof, kooldioxide en water. Voordat deze afgassen kamer 6 binnentreden wordt 
eventueel water(damp) toegevoerd. Vanzelfsprekend kan water ook op afeonderlijke 
wijze in kamer 6 toegevoerd worden. Li kamer 6 vindt de watergasshift reactie plaats 
waarbij koohnonoxide met water omgezet worden tot kooldioxide en waterstof Het 
membraan 8 van de shiftmembraanbrander is zodanig uitgevoerd dat dit preferentieel 
dooriatend is voor waterstof De waterstof aanwezig in de shiftmembraanbrander treedt 
door dit membraaa vanwege het partiaal drukverschil of chemische potentiaal verschil 
tussen kamer 6 die aan de ene zijde van het membraan ligt en kamer 7 die aan de 
andere zijde van het membraan Ugt. Aan deze kamer 7 wordt bovendien het 
kathodeafgas toegevoerd dat in hoofdzaak uit lucht met een verlaagde 
zuurstofconcentratie omvat afkomstig uit de brandstofcel 2. In kamer 7 vindt 



verbranding van waterstof met zuurstof plaats waarbij water gevonnd wordt Deze 
verbranding kan geheel of gedeeltelijk zijn. 

De afgassen mt kamer 6 bestaan hoofdzakelijk nit CO2 en water. Na het 
afscheiden van water (blok 9), dat op eenvondige wijze door condensatie of op enig 
ander in de stand der tecbniek bekende wijze plaats kan vinden, kan CO2 eventueel 
gecomprimeerd, opgeslagen worden. Eventuele restanten koobnonoxide en waterstof in 
het gas kunnen (kathalitisch) geoxideerd worden met behnlp van zuurstof (lucht). 

De uit kamer 7 afkomstige afgassen kunnen, eventueel na verdere verwarming, 
voor recuperatie en/of restwarmtebenutting toegepast worden, hetgeen met 10 
aangegeven is. 

Op deze wijze is het mogelijk met behulp van een brandstofcel elektriciteit op te 
wekken en de anode-afgassen om te zetten tot kooldioxide en water waarbij 
kooldioxide in een zeer hoge concentratie aanwezig is en daarom verhoudingsgewijs 
eenvoudig opgeslagen kan worden of voor andere doeleinden (opslag in flessen) 
toegepast kan worden. 

In fig. 2 is een variant van het hierboven beschreven stelsel getoond. Het stelsel 
volgens fig, 2 is met 1 1 aangegeven en bestaat uit een SOFC 12, een 
shifbnembraanbrander 13, een GO2 opslag 19 en restwaraitebenutting 20. Het proces . 
vindt in hoofdzaak op dezelfde wijze als hierboven beschreven plaats. Echter wordt de 
warmte uit de afgassen van de shiftmembraanbrander geleid door warmtewisselaar 14 
respectievelijk 15 waarvan het warmtewisselende medium de instromende brandstof 
respectievelijk de instromende lucht is. Vanzelfsprekend is het mogelijk de stromingen 
om te keren, dat wil zeggen, de warmtewisselaar voor de anode-afgassen te combineren 
met de ingaande luchtstroom, of de warmte voor andere doeleinden aan te wenden. 

In fig. 3 is een verder stelsel volgens de uitvinding getoond en het geheel 
aangegeven met 21. Deze bestaat uit een SOFC 22 en een shiftmembraanbrander 23. 
Het anode-afgas wordt op de hierboven beschreven wijze door de 
shiftmembraanbrander geleid en als verhoudingsgewijs zuivere CO2 opgeslagen. 
Ingaande brandstof wordt eventueel voorverwarmd via warmtewisselsiar 24, 

Kathode-afgas wordt in contact gebracht met waterstof in de 
shiftmembraanbrander en na eventueel verdere verhitting geleid door de expander 28 
van een gasturbine 25. De as 26 van expander 28 is gekoppeld met een compressor 27 
van turbine 25. Daarmee wordt de ingaande lucht in druk verhoogd bij toename van de 
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temperatuur daarvan. Deze wordt eventueel direct verhit in warmtewisselaar 24. De 
energie vodr warmtewisselaar 24 wordt geleverd door bij voorbeeld kathode afgassen, 
afgassen van een shiflmembraanbrander, afgassen van een expander of extra brander. 
De overblijvende energie op as 26 wordt gebmikt voor het opwekken van 
5 elektriciteit zodat zowel met de SOFC als met de turbine elektrische energie opgewekt 
worden. 

Li fig. 4 is een verder stelsel volgras de onderhavige uitvinding afgebeeld zodat 
het geheel met 31 aangegeven is. Hierbij zijn twee SOFCs, aangegeven met 32 en 39. 
Na SOFC 32 is een shifbnembraanbrander 33 geschakeld en na SOFC 39 een 

10 shiftmembraanbrander 40. In beide gevallen worden de uitlaatproducten aan de 
verbrandingszijde van de shiftmembraanbrander toegevoerd aan de expanders 37 
respectievelijk 38 van een gasturbine 35. Daarmee wordt ingaande lucht 
gecomprimeerd met compressor 36 en via een warmtewisselaar 34 aan SOFC 32 
toegevoerd. De brandstof wordt eveneens door een warmtewisselaar 34 geleid en aan 

15 SOFC 32 toegevoerd. Turbine 38 kan bovendien gebmikt worden voor het opwekken 
van energie. 

In fig. 5 is een stelsel 41 afgebeeld waarbij een enkele SOFC 42 toegepast wordt 
en het kathode-afgas daarvan (na eventuele verhitlpg) geleid wordt naar de expander 
47 van een gasturbine 45 alvorens toegevoerd te worden aan het verbrandingsdeel van 

20 een shiftmembraanbrander. Na de verbranding van waterstof in de 

shiftmembraanbrander wordt het daarbij ontstane gas (na eventuele verhitting) 
toegevoerd aan een verdere expander 48 van de turbine 45. In de tmrbine 45 wordt 
enerzijds de ingaande lucht gecomprimeerd en anderzijds elektriciteit opgewekt. Met 
44 zijn warmtewisselaars aangegeven. De afgassen van de anode zijde van de SOFC 

25 worden toegevoerd aan de eerste kamer van de shiftmembraanbrander. 

Begrepen zal worden dat het bovenstaande slechts een schematisch aanduiding 
van de vele mogelijkheden geeft die de onderhavige uitvinding biedt. Allerlei typen 
katalysatoren kunnen toegepast worden in de shiftmembraanreactor. Bovendien kunnen 
verschillende soorten membranen gebmikt worden zoals microporeuze membranen op 

30 basis van silica of zeolieten. Membranen op palladiumbasis en protongeleidende 
membranen zijn met name interessant omdat deze bij hogere temperaturen kunnen 
werken. 
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In fig. 7 is een stelsel getoond aangegeven met 62 waarbij in tegenstelling tot de 
hierboven beschreven varianten lucht eerst door de met 63 aangegeven 
shiftmembraanbrander geleid wordt. Vervolgens wordt de lucht met lager 
zuursto^ercentage toegevoerd aan de brandstofcel 65. Aan de brandstofzijde van 
5 zowel de brandstofcel als de shiftmembraanbrander zijn geen wijzigingen opgetreden. 
Het proces van het transport van lucht kan bevorderd worden door de aanwezigheid van 
een gasturbine 56 waarvan het compressordeel met 66 aangegeven is en het 
e?qpansiedeel met 67. Dit betekent dat turbine 56 facultatief is. 

Begrepen zal worden na het bovenstaande dat talrijke varianten mogeUjk zijn 
10 door het op passende wijze combinCTen van de verschillende hierboven beschreven 
:H . elementen en verdere elementen die voor degene bekwaam in de stand van der techniek 
i algemeen bekend zijn. Dergelijke combinaties hggen binnen het bereik van de 
bijgaande conclusies. 



m 

Conclusies 
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1. Werkwijze voor het omzetten van CO aan een zijde van een membraan in de 
aanwezigheid van water, tot CO2 en H2O aan die ene zijde van dat membraan, waarbij 
H2 door dat membraan naar de andere zijde van dat membraan treedt, en aan die andere 
zijde die waterstof met zuurstof verbrand wordt, met het kemnerk dat de voeding van 
de ene zijde van het membraan anode afgas van die brandstofcel omvat. 

2. Werkwijze volgens conclusie 1, met het kemnerk, dat die zuurstof kathode afgas 
van een brandstofcel omvat. 

3. Werkwijze volgens conclusie 1, waarbij die zuurstof aan de kattiode van een 
brandstofcel toegevoerd wordt. . 

4. Werkwijze volgens conclusie 1, waarbij die zuurstof lucht omvat 

5. Werkwijze volgens een van de voorgaande conclusies, waarbij uit het van die ene 
zijde van dat membraan afkomstige afgas water afgescheiden wordt. 

6. Werkwijze volgens een van de voorgaande conclusies, waarbij de warmte uit het 
afgas uit ten minste een van de zijde van dat membraan teruggewonnen wordt, 

7. Werkwijze volgens een van de voorgaande conclusies, waarbij het zuurstof 
bevattende gas aan die andere zijde van het membraan onder verhoogde druk 
ingebracht wordt. 

8. Stelsel (1, 11, 21, 31, 41, 56) omvattende een SOFC brandstofcel alsmede een 
inrichting (3, 13, 23, 33, 40, 43, 63) voor het omzetten van CO en H2, omvattende een 
waterstoQ)ermeabel membraan (8) aan weerszijden begrensd door respectievelijk een 
eerste (6) en een tweede (7) kamer, waarbij die eerste kamer van toevoermiddelen voor 
CO en H2 is voorzien en van afvoermiddelen voor CO2 en H2O is voorzien ^ die 
tweede kamer (7) uitgevoerd is als verbrandingskamer en voorzien is van 
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zuurstoftoevoermiddelen en waterafvoermiddelen, waarbij de anode-uitlaat van die 
SOFC met die eerste kamer verbonden is. 

9. Stelsel volgens conclusie 8, waarbij de kathode uitlaat van die SOFC met die 
5 tweede kamer verbonden is. 

10. Stelsel volgens conclusie 8, waarbij de kathode inlaat met die tweede kamer 
verbonden is. 

10 1 1. Stelsel volgens een van de conclusie 8-10, waarbij de uitlaat van die eerste kamer 
van waterverwijderingsmiddelen voorzien is. 

12. Stelsel volgens een van de conclusies 8-1 1, waarbij de uitlaat van die tweede 
kamer met de expander (28, 37, 38, 47, 48) van een gasturbine (25, 35, 45, 56) 

15 verbonden is. 

13. Stelsel volgens conclusie 12, waarbij het aan de tweede kamer van dat membraan 
toegevoerde gas door een compressor (27, 36, 46, 66) van die turbine (25, 35, 45, 56) 
geleid.wordt. 

20 

14. Stelsel volgens een van de conclusies 8-13, waarbij de uitlaat van die turbine 
verbonden is met de kathode-inlaat van een verdere SOFC (39). 

15. Stelsel volgens conclusie 14, waarbij die verdere SOFC verbonden is met een 
25 stelsel volgens een van de conclusies 7-13. 
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